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A polymer electrolyte fuel cell comprising a 
polymer electrolyte membrane, an anode 
catalytic electrode disposed at one side of the 
polymer electrolyte membrane, a fuel gas being 
supplied to the anode catalytic electrode, a 
cathode electrode disposed at another side of the 
polymer electrolyte, an oxidation gas being 
supplied to the cathode catalytic electrode, 
control means for controlling a reduction amount 
of water from the cathode electrode 
accompanying with the oxidation gas to a sum of 
a water amount increased at the cathode 
electrode transported from the anode electrode 
through the polymer electrolyte membrane during 
a redox reaction of the fuel cell and a water 
amount produced by an oxidation reaction In the 
cathode electrode. A compact fuel cell system 
with a high cell performance can be 
accomplished. 
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Hinterp^md der Erfkidimg ' • 

Gebiet der Erfmdung "... 

Die vorliegendie Erfindung. betrifft ein Varfihren zum. Betrieb 'ein«: Polymer-Eldctrol^^ 

Brennstoffeelle, ihsbesondere . den Schritt der Wasserzufbhr zu einer Polymer-Elektrolyt- 
menibran der Brennstoffzelle. 



15 Vwwandter Fachbereich 

Eine Polymer-Elektrolyt-Brennstoffzelle kaim um die atmospharische Temperatur henim betrie- 
ben weiden, um eine Hochenergie-UmwandlungseSizienz und Leistungsabgabeeffizienz oder 
eine Zellenleistung zu beweikstelligen. Ais Folge davon wurde der Polymerelektrolyt vor kur- 
20 zem als bewegliche Stromquelle odef Strcniquelie eines elektrischen Kraftfahrzeuges herausge- 
stellt . . ■ 



. Die Polymer-Elektrolyt-BrennstoCfeelle umfasst ein elekbizitatserzeugendes Element, das zu- ^ 
sammengesistzt wird durch sandwichartiges EinJRigen von PlatinkataJysator tragendeii Kohlen- 
^25 stoffelektrolyten in einer Pblymer-Elektrolytmembran mit einem WasserstoffibnenleitvermSgen 
Oder in einem Polymer-Elektrolytmembran-EIektrolyt-Veibindungselement AnschlicBend wer- 
den Gasdurchlasse tiber jede OberflSche der Elektroden fur die Zuffihrung von Reaktionsgasen 
jeweils duich diese hindurch gebildet. Das elektrizitatserzeugende Element wird von Gassepara- 
. tbren an gegeiiiiberliegenden Seiten getragen, um eine laihinierte Striiktur der Polymer- 
30 Elektrolyt-Brennstof&elle zu bilden. Dann wird ein Wasserstoffgas oder Brennstoifgas einer der 
• Elekroden, und ein Sauerstoffgas oder Luft, namlich ein Oxidationsgas/ den anderen Elektroden 
zugefiihrt, um eine elektrochemische Energie infolge einer Redoxreaktion der Reaktibnsgase 
direkt als elektrische Energie zu erhalten. In dieseni Pall wird das .Wasserstoffgas auf einer Ano- • 
denseite ionisiert und durch den Polymerelektrolyt transporticrt, andererseits wird das Elektron 
35 zu einer Kathodenseite durch eine SuBere Ladung transportiert, um mit dera Sauerstoff unter 



Bildung von Wasser zu reagieren. Somit kann die elektrische Energie infolge der elektrochemi- 
schen Rcaktion .entoommen werden. Has Wasserstoffion wird durch die Polymer-Elektrolyt- 
membran transportiert, wobei es ein WassermolekOl beglcitet. Wenn folglich die Poiynier-- 
•Elelrtrolytmembran ausgetrocknet ist^ wird das lonenleitvermSgen davon deutlich verringert und 
dadurch wird die Energieumwandlungseffizienz verringert. Angesichts dessen ist es zxir Auf- 
reehterhaltuiig eines guteB lonenleitvennOgens notwendig, das Wasser der Polymer- 
Elektrolytmembran zuzufuhrea. Dazu wurde herkommlicherweise eih Befeuchter fiir das Be- 
feuchten des Breimstoffgases und Opddationsgases vorgeseh^^^ 

Bezugnebmend auf die Figur 1 ist schematisch ein herk5minliches BrermstofEzellensystem 1 
dargestellt 

In dem System 1 ist ein Brennstoffeellenstapel 2 vorgescben, in welchem eine V iel^ahl der Po- 
lymer-Elektrolyt-Brennstoffzelleneinheit laminiert sind. Den Anodenseiten des Brennstoffzellen- 
stapels 2 wird das Wasserstoffgas als Brennstoffgas iiber ein Zufiihrrohr 3 zugeflihrt..Die Luft 
wird als Qxidationsgas den jeweiligen Kathodenseiten des Stapels 2 tlber ein Luftzufuhrrohr 4 
zugefOhrt. Um die Driicke des Wasserstoffs und der Luft zu regulieren, sind die Reglervorrich- 
tungen 5 und 6 vorgeseben. Druckanzeiger 7 und 8 sirid fiir die Detektion der ZufUhrdrilcke yor- 
geseben. Zudem weirden Wasserstoff und Luftbefeucbter 9 bzw. 10 fur das Befeuchten der Zu- 
filhrgase in den jeweiligen Gaszuftlbrsystemen vorgeseben, so dass die eine bestimmte Feuchtig- 
keit begleitenden Zufilhjrgase dem Stapel 2 zugeftthrt werden. 

Femer sind die Durcbflussregelungsventile 13 und 14 in den Luft- und Wasserstoffableitungs- 
■ rohren 11 und 12yondem.Brennstoffzellenstapel2vorgeseheii. • . 

Das BrennstblJzellensystem 1 ist mit einera Temperaturreglermechanismus zimi RegeJn der. 
Temperatur in dem System iiber die Zufuhr eines Kiihlwassers zu deni Stapel 2 vorgeseben. Der 
TemperatuiTeglermechanismus schlieflt einen .Warmetatiscber 15, einen Ktlhlwassertank 16 und 
eine Kilblwasserumwalzpumpe 17 ein. Ein Tbermoelement 19 ist in einer Ktlblwasser- 
Zirkulatipnsleitung 18 angeordnet, uin die 

Unterdessen ist, wenn. die Luft fiir das Oxidajionsgas verwendet wird, ein Luftkompressor (nicht 
gezeigt) zum Unterdrucksetzen der Luft auf einen erwtinschten .Druck erforderlich,' 
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Wenn. die Brennstoffeelle auf die Stroraquelle eines Fahrzeugs, wie eines Kraftfahrzeugs, ange- 
wandt werden sol], ist ein kompaktes Brennstoffeellensystem erfbrderlich, urn Platz zu spaien. In . 
diesem Fall ist es notwendig, ein kompaktes Brennstoffzellensystem einschlieBlich der periphe- 
5 ren Systeme, wiedesLuftkompressorsund desBefeuchtersals 

Eine Polymer-Elektrolyt-Brennstoffzelle mit eincr Polymer-Blektrolytmembrandicke von 50 
und welche bei einer Teniperatur von 70*^0 betrieben wird, ist offenbart bei H.H. Voss et al.: 
. "Anode water removal: A water management and diagnostic technique for solid polymer fuel 

10 cells" (Anodenwasserentfemung: Eine Wasseibewirtschaftungs- und Diagnosetechnik fiir feste 
H PolymerbrcnnstofEzcllen), Electrochimica Acta> Band 14, Nn 3, Februar. 1995, Seitc 321-328, 
und S. Miachon et al.: "Internal hydration H2/O2 100 cm^ polymer electrolyte membrane fuel 
cell" (Interne Hydratations-H2/02-lOOKnn^-Polymer-Elektrolytmembran-Brennstoff2^ Jour- 
nal of Power Source;;. Band 56, Nr. .1, Juli 1995- Seite 31-36, Die EP 0 ,631 337 Al beschreibt 

15 eine Polymer-Elektrolyt-Brennstof&elle mit einer Polymer-Elektrolytmembran von 60 jim und 
eincr Betriebstemperatur von 80°C. ■ 

Es ist ein Ziel der vorliegenden Erfindung, ein verbessertes Verfahten zum Betrieb einer Poly- 
mer-Elektrolyt-Brennstoffeelle, weiche den Einsatz eines kompakten Brennstoffzellensystems 
20 ermoglicht, bereitzustellen. 

Dieses Ziel wird mit einem Verfahren mit den Merktnalen von Anspruch 1 erreicht. Die Unter-* 
an^prtiche betreffen bevoj2Ugte Aiisfilhnihgsfor^ 

25 Voizugsweise ist das Brennstoffgas ein Wasserstoff und das Sauerstoffgas ist Luft. In der vor-. 
liegenden Erfindung gibt es keinen Befeuchter fur das Befeuchten des Oxidatibnsgases. Daher 
kanh ein kompaktes Brennfitof&ellensystem deutlich erleichtert werden. • 



Voizugsweise hat die eingesetzte Polyrner-Elektrolytmembran eine Dicke von etwa 20 - 50 )im. 

Bei der bevorzugten AusfUhrungsform wird die Betriebstemperatur der Brennstoffzelle im Be- 
reich von etwa 50°G bis 80^C, vorzugsweise 60°C - 70°C, gehalten. Als eine Folge kann der 
* . Wasserspiegel auf der Kathodenseite auf dem gewilnschten Stand gehalten werden. 



Vorzugsweise betragt die Dicke dpr Katalysatorschicht in der verwehdeten Elektrolytmembran 
weniger als etwa 10 fiin. 

Die Polymer-Elektrolytmembran erlaubt den Transport von Protonen <)der Wasserstoffionen, 
weiin sieausreichisnd Wasser beinhaltet, so dass ein extemer elektrischer Kreislauf erzeugt wird. 
Auf diese Weise kann die Brennstof&elie, welche eine externe Arbeit verrichtet, gebildet wer-.' 
den. Das heiJJt, um die Brennstoffeelle zu bildeBj muss die Polymer-Elektrolytmembran ausrei- 
chend Wasser enthalteh. Bei der Kathodenelektrcde des Polymerelektrolyts wird das Wasser 
infolge der Oxidationsreaktion erzeugt. Wenn allerdings das Wasserprodukt bei der Kathoden- 
elektrode im Uberschuss vorliegt, verschlechtert aich die Abgabeleistung der Brennstoffzelle. 

Folglicb muss, um die erwOnschte Zellenleistung beizubehalten, das gebildete Wasser in geeig-*_ 
■ neter Weise aus der Kafhodenblektrode und somit aus dem Brennstoffeellehsystem ausgescblos- 
sen werderi. Kurzum, sowbhl ein Zustand der Wasserknappheit des Polymerelektrolyten als auch 
ein Zustand d.es Wasseriiberschusises der Kathodenelektrcde verschlechtem die Abgabeleistung 
des Brennstoffzellensystems. Weiteibin muss die in dem Brennstoffgas und dem Oxidationsgas 
enthaltene Wassermenge in geeigneter Weise teibehalten werden: 

Hinsichtlich des Wassertraasports in dem Pblymerelektrolyt gibt es zwei Arten des Wassertrans- 
ports. Eine ist der so genannte ElektroosmoseflUss, bei welchem Wasser von der Anode zu der 
Kathode einhergehend mit dem Protonentransport transportiert wirii. Die andere ist eine Um- 
kehr-Wasser-Difiusionsstromung, in welcher das Wasser von der Kathode zu der Anode trans- 
portiert wird. Demzufolge hSngt das Wassergieichgewicht in dem Polymerelektrolyt von den 
jeweiligen Mengcn des Elektroosmoseflusses uiid des Umkehr-Difiusidnsflusses ab. AUgemem 
ist es 2um Ausgleich des Elektroosmoseflusses mit dem Umkehr-Diffiisionsfluss erforderlich, 
das Wasserstoffgas ari der Anodenelektrode zu befeuchten, um eine bestinmite Menge Wasser 
zuzufiihren. Wenn.andeierseits die Luft filr das Oxidationsgas verwendet wird, betrSgt die Luft 
stechiometrisch das 2,5-Fache der Menge der Wasserstoffflusses in der Anodenseite, Wenh so- 
mit die Gasausnutzungsraten dieselben sind fUr die jeweiligen Elektroden, wird das 2,5-Fache an. 
Wasser, . da^ die Luft begleitet, von der Kathodenseite entzogen, verglichen mit der Anodenseite. 



Auf der Kathpdenseite wird das Wasser durch die Oxidationsreaktion erzeugt, und der Elektro- 
osmosefluss tiber dem Umkehr-Diffiisionsfluss wd einstxSinen gelassen und erhfiht im Ver- 
gleich mit der Anodenseite. Jedoch ist die GasstrSmimg in der Kathodenseite grSBer als der A- 
nodenseite. Als Folge davon wird ein Zustand der Wasserknappheit in der Kathodenseite er- 
5 zeugt. HerkSmmlicherweise ist der Befeuchter filr die BewSltigung dieses Zustands der Wasser- 
tmappheit in der Kathodenseite vorgesehen.. . 

Die Erfindier der vorliegenden Erfindung fanden heraus, dass eine ge\vunschte Abgabeleistung 
der Brennstaflfeelle. unabhSngig'von dem Wegglassen des Luftbefeuchters def Luft aufirechterhal- 
10 ten werdenkann;- • * • 

Qezeigt wird ein Model! fiir den Wassertransport auf der Polymer-Elektrolytnembran. Die 
Mehge des Wassertransports in. der Polymer-Elektrolytmembran ist die Differenz zwischen dem . 
Elektroosmoseiluss und dem Umkehr-Diffiisionsfhiss und kaiui somit durch die nachstehende 
15. Gleichung ausgedriickt werdeh: 

JM=.Si/F (FiFaraday-KbiKtante) . (1) . 

worin . Jm: die Menge des Wassertransports durch die Membran; . . 

20 . , . ' 

S: der Nettofluss an Wasser pro Mol Blektronen 

. i: die Stromdichte ist. 

r- .. 

25 Die erzeugte. Wassermenge in dor.Kathoden^eite Jw kann ausgedriickt werden als: 

. * . ' ■. . - ' ■ 

' . Jw: = i/2F . . • . • ■ (2) . ; 

Der maximale Fluss ai3 zagefQhrtem Waisser zu der Membran auf der Anodenseite JA(MAX) .lasst 
30 sich durch folgende Gleichimg darstellen: . ' . ; 

JA(MAX) = (Pw(i)/*(PA-Pwm))i/2^^ (3) 

worin a; Ausnutziingsfaktor yon Wasserstoff 

35 . . ' * • 

Pa: WasserstofiEniflihrdruck 



Pw(T):SMigungsdampfdruckbeieiherTeniperaturT(**^^ 

Die maximale Menge Jc(e4AX) dec ider Kathodisnseite entzogenen Wassennenge, welche dieLuft 
Jc begleitet, kann wie folgt ausgediflckt warden: 

/ Jc6^/oo = (PwcT)/CPc-Pwci)))5i/4cF • (4) 

worin ■ c: AusnutzungsfaktorvonLuft 

Pc: Luilzufahrdruck 

Wahrend der Redoxreaktion der;Breimstoflfeen^ ist es kritisch, dass die Siunme der Wasser- 
transpoftmenge Jm von der Anodeiiseite zu der Kafliodenseite diirch die Polymer-Elektrolyt- 
. membraii und die in der Kathodcnelcktrode erzeugte Wassermenge Jw irifolge der Oxidatibnsre- 
aktion mit der yon der der Kafhodenseite aitzogenen; Wassermenge Jc, welche die Luft begleitet, 
ausgegiichen wird. Es ist ebenfalls kritisch, dass die durch den Polymerelektrolyten transportier- . 
te Wassermenge Jm mit der Wasserzuffihnnenge Ja zu der Anodenseite aiisgegliclien wird. 

Wenn die von der Kathodenseite entzogene Wassermenge Jc grSBer ist als die Summe der Was- 
sertransportmenge JM.und der erzeugten Wassermenge J\v, ist es unmoglich; die erwOnschte 
Wassermenge an der Kathodenseite beizubehalten. Das heiBt, es kommt zu einem Austrock- 
nungsphanomen auf derKathpdenseite. 

Wenn die Wasserzufiihrmenge Ja zu der Anodenseite kleiher ist als die Wassertranspprtmenge 
Jm. tritt<ias Austrocknungspbanomen auf der Anodenseite axil 

In beiden Fallen verschlechtert sich die Zelienleistung. 

Die maximale Maige Jc(max) der von der Kathodenseite abgezogenen Wassermenge, welche die 
Liift Jc begleitet, und die ma?dmale StrGmung Jacmax) an zugeflihrtem Wassejr Ja zu der Memb- 
ran auf der Anodenseite sind die gesattigten Dampiwassermengen -jeweils bei eincr bestimmten 
Temperatur. Somit hangen die maximalen M^gen Jc(ma;q und Jacmax) vbn der Tempefatur ab, 
und daher nehmen diese nait steigender Temperatur deutlich zu! In ahnlicher Weise nehmen auch 
die Meng;en Jc uiid Ja deutlich mit aosteigender Temperatur zu. Als eine Folge dayon kommt es 



dort, wo die Temperatur der Zufilhrluft hoch ist, leicht zu.einem Austrockhen auf der Kathoden- . 
seite. Um ein solches Austrocknen zu vCThindem, ist es envlihscht, die Breimstoffzelle bei einer 
niedrigen Temperatur zu betrbiben, so dass die Befeuchtungsmenge der Luft veningert werden 
kann. Wo die Temperatur der Zufahrgases niedrig ist, sind die Zufiihrwassermenge Ja und die 
Transportwassermenge Jm WesentlicteD auf der Kathodenseite ausgeglichen. Wo die Taripe- 
ratur (Iber ein bestimmtes Ma/3 hiriaus abnimmt^ wird die Wass^rzufuhfmenge Ja kleiner als die 
Wassertransportraenge Jm und auf idiese Weise kommt es.2u dem Problem des Austrocknens. 

linterdessen nimmt in dem Mafle, wie die Dicke der Polymer-Elektrolytmembran verringcrt 
wird, die Umkehr-Diffusionsstrdmiuig zu; Auf diese Weise wird die Wasseitran^ortmenge als 
Gaiizes veningert, Es wird angenommen, dass dies daran liegt^ weil der Gradient der Wasser- 
dichte in der Meitnbran zwischen der Anoden- und Kathodenseite steil wird: Folglich ist es wQn- 
schenswert, die Dicke der Meinbran zu yerringem, um ein Austrocknen auf der Anodenseite zii 
verhindem, das infoige der Verringerung der Wasserzufli.hn|i^ge Ja auf der Anodaiseite wah- 
rend des Niedrigtemperaturbetriebs verursacht wird 

Weitcre Ziele, Mcrkmale und Vorteile der vorliegenden Erfindung werden durch die -Ausfuhrli- 
che Beschreibung bevorzugter AusfUhrungsfoimen' ofifensichtlich, die vor dem Ifiiitergrund der 
beigefiigten Figuren folgt. 

' Kurze Beschreibung der Zeichnupgen 

Die; Figur 1 ist eine schematische Ansicht eines herk5mnalichen Brennstoffzellensystems als 
Gauzes';' 

die Figur 2 ist eine Ansicht zur ErKuterung eines Wassertransportnaodclls in der Brennstofifeelle; 

die Figur 3 ist cine Ansicht, wdche die Tempcraturabhangigkeit der Wassertransportmenge 
zeigt; 

die Figuir 4 ist eine Ansicht, welche die Ausgangsspannungscharakteristik der Brennstoffzelle 
zeijgt, in dem Mafle, wie sich die Betriebstemperatur und die Gasstrdmungsrate veraridem; 



die Figur S ist eine Ansicht, wdche die Jnuenwiderstandscharakteristik der Polymer-Elektrolyt- 
membran zeigt, in dem MaBe, wie sich die Gasstrfimungsrate verandert; ■ . 

die Figur 6 ist eine schematiscbe Ansicht eines Brennstdf&ellensystenas zur Verwendung mit 
dem erfindungsgemaBen Yerfehren. 

Die Figur. 7 ist eine Ansicht,* welche die Beziehung zwischen dem elektrischen Strom und den 
Brennstoffzellenausgangscharakteristika'mit sich vejrandemder Betriebstemperatur zeigt; 

die Figur 8 ist eine Ansicht, welche die Beziehungen zwischen dem elektrischen Strom und. der 
Brennstoffstellenausgangsspannung in einem Luflbefeuchtungsbetrieb und einem nichtbefeuch- 
tenden Betrieb zeigt; 

die Figur 9 ist eine Ansicht, welche die Abgabecharakteristika der gemSB der vorliegendoi Er- 
findung belriebenen BrennstofiEeelle zeigt. 

Ausfahrtiche Beschreibung der bevorzugten AnsfOhnmgsformen 

Bezugnehmead auf die Figur 3 werden Beziehungen zwischen der Wassertransportmenge !„, der 
maximal^ WasserzufOhrinenge Ja(max) auf der Anodenseite urid der von der Katfaodenseite ab- 
* gezogenen maximalen Waissennenge Jc(max) im Hinblick auf die Temperatur gezcigt 

Die Wassertransportmenge wurde auf Basis des Nettofjusses von Wasser pro Mol Elektronen S 
erhalten, das aus einem Artikel unter dem Titel "a water transportation during an operation of the 
polymer electrolyte ftiel cell" (Wassertransport wSlhrend des Betriebs der Polymer-Elektrolyt- 
Breimstoffeelle) von Mizuhata et al., Collections of Abstracts of The 61th Meeting of Electro- 
chemical Association in 1994 fSammlungen von Abstracts der 61. Versanunlung der Elektro- 
chemischen Gesellschaft 1994) zitiert wird, Der* Wert S unterhalb 60**C wird durch den Wert S 
bei TO'^C ersetzt. ' 

Anhand dieser Beziehungen iSsst sich feststellen, dass.ein gewQnschtes Wassergleichgewicht in 
der Brennstoffzelle bei einer Temperatur von. niedriger als etwa 80°C, vorzugsweise um etwa 
70°C herum, erreicht werden kann. In diesem Fall wiirde eine Temperatur von weniger als etwa 
50°C ein Austrocknen auf der Anodenseite bewirken aufgrund der Tatsache, dass die maximale 



Wasserzufiihxmenge Jacmax) aiif der Anodenseite geringer als die Wassertransportmenge Jm ist 
Daher ist es wiinschwiswert, die Brennstpffeelle zwischen etwa 50^,C vnd 80°C zu betreiben. 

Dicke der Polvmer-Elektrolvtmismbran 

Bezugnehmend auf die Figur 4 sind die BrehiistoffsteUehabgabecharakteristika mit ciner ^ich^ 
verSndemden Luftzufiihm und Betriebsbedingimg gezeigt. Membrahea mit einer Dicke von 
100 und 50 jim kommen zum Einsatz, Die Strdmdichte betragt 5 A/cm^ und die Brenxistoffzel- 
lenabgabecharakteristika, sind als Zelleriausgangsspannimg fur eiue einzelne Brennstoffzellen- 
struktur angegeben. .. • ' 

Gemafl.Figur 4 bewirkt die Membran mit einer Dicke von 50 \im eine grofiere Ausgangsspah- 
mng Oder, da die Membran dtinn ist, erzeugt die Brehnstoffeelle eine groBere Spannung. Mit 
ansteigendiM- Betiiebsteniperatur ninimt die Zellenleistung ab. Dies komnit daher, weil es m ei- 
nem Austrocknen auf der Kathodenseite kommen wtirde, Wie iuvor erwShnt, ist es leicht, das 
Wasscrgieichgewicht zwischen der Anodenseite xrnd der Kathodenseite mit einer dunn werden- 
ddi Membran heizustellen. Deshalb ist es gemiB diesem Aspekt erwiinscht, die Membran dtinri 
zu machen. Wenn jedoch die Membrandicke kleiner als etwa 20 |im ist, wurde es zu einem be- 
trachtlichen Austreten von Gas tiber die Membran kommen. Als eine Folge davon verschlechtert 
sichdie Zellenleistung. Daher ware es wiinscheriswert, dass die Dicke der Membran im Bereich 
von etwa 20 fim bis 80 p.m, vorzugsweise 20 jam bis 50 njn, liegt. 

Die Figur 5 zeigt die VerSnderung des knenwiderstands der Brenhstdffeelle mit einer Verande- 
rung der <jasstr6mimg3rate bei der Betriebstemperatur von 60°C der Bremistoffeelle, Es wurde 
.festgestellt, dass mit einer sich verdtonenden Membran der Innenwidcrstand abnimmt, was da- 
her filr die Brennstoffzelle bevorzugt ist 

Dicke der Katalvsatorschicht 

l!>ie Zellenleistung hSngt davon ab, eine wie hohe Spannung erzeugt werden kaim. Dies lasst sich 
dutch Unterdrficken; einer Oberspannung des Stofftransportbereichsi infplge einer hdheren 
Stromdichte bewerkstelligen. Die Oberspannung kann dutch Verringrai der Dicke eines Reakti- 
onsbereichs Oder einer Katalysatdrschicht unterdriickt werden . und kann die Grenzstromdichte 
crhGhen: 



. Durch Verringem der Dicke des Realctionsbereichs kaim tint hohere Reaktionseffizienz und 
. dne habere Zellenleistimg selbst unter einem niedrigeiren Partialdruck'von Sauerstoff aufrecht- 
erfaalten werd^. Mit anderen Worten, es ist m5glich,.das Brennsto&cllensystem mit einem Zu- 
stand geringer Lufikompression zu betreiben und die Antriebskraft eines Luftkoinpressors zu 
. yefringern. GemaB den Forschungen der Erfinder der vorliegenden Anmeldung kann die^ ge- 
wQiischte Zellenleistimg erzielt werden, wenn die Katalysatorschicbt eine Dicke von etwa 10 nm 
besitzt. Die Katalysatorschicbt kann dnrch BefSrdem katalytischer Platinteilchen von etvya 2 - 4 
nm GrGBe oder Durchmesser auf Russteilchen von etwa 100 nm GrbBe Oder Durchmesser gebil- 
det werden. 

Wo die Katalysatorschicbt eine Dicke yon etwa 10 Alikrometer hat, ist das Gewichtsverhaltnis 
von Platinteilchen zu den^ Russ etwa 2 zu i. Nfit einexri dtinner werdenden Katalysator'nimmt . 
das Gewichtsverhaltnis der katalytischen Platinteilchen zu. Wahrend aber die katalytischen Pla-. 
tinteilchen auf den gewtinschten GrdBen wie obenstehend erwaint gehalten werden, wird die 
Katalysatorschicbt gebildet. In diesem.Fall ist das Gewichtsverhaltnis von Platin zu Russ hochs-' 
tens etwa 60 %. • 

Angesichts desscn wvirde eine Grenzdicke der Katalysatorschicbt etwa 10 \im betragen. Eine 
kleinere Katalj'satorschicht ist nicht zur, Aufrechterhaltung der gewiinschten GroBenbereiche der 
Platinteilchen fahig. 

Wo die Katalysatorschicbt mit etwa 10 + etwa 5 jim Dicke gebildet wird und die gesamte Poly- 
mer-Elektrolytmembran mit etwa 20 ± etwa 10 nm gebildet wird, kann die BrennstofEselle mit 
etwa 0,15 MPa des Reaktionsgasdrucks ohne eine Verschlechterung der Zelienleistung betrieben 
werden. Ein solches Material zur Bildung der Katalysatorschicbt mit.etwa 10 /ira ist von Japan ' 
Goretex Incorporated in Japan, erhaltlich. . 

Brennstoffzellensvstem einer bevbrzueten AusfOfarungsform 

Die Figur 6 zeigt eine schematische Ansicht eines. Breimstoflfeellensystems einer bevorzugten 
Ausfflhrungsform, die mit dem Verfahren der vorliegenden Brfindung ahnlich wie iii Figur 1 
anwendbar ist. 



Das in Figur 6 gezeigte BreimstoflEzellcnsystem ist dassdbe wie in Figur 1 mit der Ausnahme, 
dass die Breimstofbelle in Figur 6 nicht mit dem Liiitbefeuchter ausgerOstet ist. 

Die Figur 7 zeigt Brennstoffeellencharakteristilc^ oder die Zellenleisttmg des BrennstofEziellen- 
systems, wie in Figur 6 gezeigt, bei einer sich verandemden Betriebstempcratur. 

In dieser Ausfuhrungsform betr^gt die Polymer-Elektrolytmembnui etwa 20 gm. 

Auf Basis 4es Ergebnisses von Figur 6 ist festzustellen, dass riiit einer Abnahme der Betiiebs- 
temperatur die Zellenleistung verbessert wird. Insbesondcre Verschlechtert sich mit einem An- 
stieg der Betriebstemperatur die Zellenleistung in cinem Beireicb geringer Stromdichte. In derh 
• Bereich geringer Stromdichte wird die stfichiometrische StrSmung verringert, und auf diese Wei- 
se wird der Luftausnutzungsfalctor relativ gesehen verringert,- wodurch die von der Kathodenseite 
abgezogeiie Wassermenge erh6bt wird. Dies bewbrkt das Austrocknen auf der Kathodenseite, 

Bczugnehmend auf die Figur 8 sind die Zellenleistungen fiir die.herk6mmliche Brennstoffzelle 
mit einem Luftbefeuchter wie in Figur 1 gezeigt und die Brwmstpffeelle ohne einen Luftbefeuch- 
ter gezeigt, die mit dem erfindungsgemaBen Verfahren verwendbar ist, wie in. Figur 6 gezeigt, 
wenn die Betriebstemperatur 60°C betragt 

Entsprechend diesem Resultat ist festzustellen, dass es zu keiner Verschlechterung der Zellen- 
. leistung hinsichtlich der Brennstoffzelle clme einen Luftbefeuchter kommt. Das heiSt, es ist 
mOglich, die Brennstoffzelle ohne Befeuchteh der Luft zu betreiben und es besteht keine Not- 
wendigkeit, den Luftbefeuchter in der vorliegenden Erfindung vorzusehen; Wie in Figur 7 ge- 
zeigt, kann eine h6here Zellenleistung ohne den Luftbefeuchter in einem Zustand einer hoherdi 
Stromdichte erzielt werden. 

In Figur 9 ist die Zellenleistung einer Brennstoffzelle, welche Zellenstapel von 200 cm^ x 60 
verwendet, ohne Luftbefeuchtung gezeigt. In diesem Fall betrSgt der Wasserstoffdruck etwa 0,15 
MPa. Wie in Figur 9 gezeigt, erzeugte die Brennstpffzelle 3,9 KW Ausgangsleistiing und 0,31 
RW/I Ausgangsleistiingsdichte. 



I U\, illicit*, 

Obwohl die vorliegende Erfindung unter Bezugnahme auf eine spezifische bevorzugte Ausfth- 
ningsfom erlautert wurde, wird em-Durchschnittsfachmaim axif dem Gebiet erkennen, dass Mo-. 
, difizierungen iind Verbessenmgen vorgenpmmen werden k6nncn, bhne dabei vom Umfang der 
vorliegenden Erfindung abzuweichien, welche aUein durch die bcigefUgten Anspriiche bestimmt 
5 wird. . • . / 



EP 98 108 642.4 

Mazda Motor Corporation 

0i374-98-AZ/iiit 



patentansprOche 



1. Verfahrenzum Belrieb dner Polymer-^^ . 

.10 r einer Pblymer-Blektrpdeninenibran einer Dicke vpii etWa 20 - 80 fun, 

' . - einer katalytischen.Anodenele^ auf einer Seite der Polymer-Elektrolyt- 

1^ . ' membran, 

15 - einer Kathodenelektrode, yorgesehen auf einer anderen Seite des Polyiherelektrolyts, und 

. einer Temperatiirregle^otrichtung 

wobei das Veffahren die folgenden Schritte einschliefit: 

20 

- Befeuchten des Brennstoffgases 

- ZufQhren des befeuchteten Brennstoffgaseis zu d^ katalytischen Anodehelektrode 

25 - Zufilhren von Oxidationsgas zu der katalytischen Kathodenelektrode ohne Befenchtung, 

imd 

■ "■■•.••'..■■/••■ 

. - Kontrollieren der Snimne der Wassertransportmenge (Jm). von der Anodenseite zu der 
Kathodenseite durch die Polymer-Elektroiytmembran und. der. in d^ Kathodenelektrode 
30 eizeugten Wassertiienge ( Jw) infolge der Oxidationsreaktionen, um die das Oxidationsgas 

begileitende Wassermenge Qc)i entzogen dec Kathodenseite, auszugldchen durch Regeln 
der Betriebstemperator. 

2. Verfahren nach Anspnich 1, weiterhin umfassend den.Schritt des Regelns der BretmstofT- 
35 : . betriebstemperatur in einer Weise, dass die Wassemifllhrmenge (J^) an der katalytischen 

Anodenelektrbde grfifler ist als die von der Anodenelektrode durch die Pdlynier-Elefctrolyt- 
membran transpoitierte Wassennenge wShrebd einer Redo 



3. Verfahreri nach mindestens cmem der Anspriiche 1 oder 2, wotei eine Polymer-Elelcfcrolyt- 
membi^ mt eincr Dicke von 20 r 50 viprwend 



4, Vofahren nach riiindestens einem der vorhergehenden Anspriiche, wobei die Betriebstem- 
5 paratur der BreD):i$tof[zelle auf etwa 50**C bis SO'^C gehalten wird; 

5. . Vof ahren nach mindestens einem der vorhergehenden Anspriiche, wobei die Betriebstqtn- 
peratur der Brennstoflzelle auf etwa 60^ bis 70^C .gehalten wird. 

10 6. Verfahren nach mindestens einem der vorhergehenden A3isprQGhe, Wobei Wasserstoff als 
P Brennstoffgasverwendet wird imdLiift als Oxidationsgasvenvendet^^^ 

7. ' Verfahren nach mindestens einem der vorhergehenden AnsprQche, wobei eme Polymer- 
Eiektrolytmembran yerwdtidet wird, die init Katalysatorschichten an gegentiberliegender 
IS Seiteamgebildetist,wobdjedeKatalysatoTSchicht etwa 10 [im dick ist. 



8. Verfahren nach Anspruch 7» wobei eine Katalysfttorschicht verwendet wird, die katalyti- 
. sche Platinteilchen von etwa 2 - 4 nm GrSfi^ auf RuBteilchen von etwa 100 nm Gr5Be tr&gt. 
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RG. 4 



Oiarakteristika der ZeUenspannui^ 

mit der LuftstrBmung bei 

einer Stromdichte von 0,5 A/cm^ 
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FIG. 5 



Charakteristika des Zelleninnenwiderstands 
bei einer LufistrOmung bei einef . 
Zellentemperatur yon dO'^C 
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FIG. 7 



Lei^tung des 2-ZellenrStapels 
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Leistting des 2-ZeUen-Stapels bei 60**C 
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FIG. 9 
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